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Beschreibung 

Mischkristalle mit Derivaten von C.I. Pigment Red 170 

5 Die vorliegende Erfindung betrifft neue Mischkristalle auf der Basis von C.l. 
Pigment Red 170 und Derivaten davon, sowie Verfahren zu deren Herstellung. 

C.I. Pigment Red 170 (Formel (1), X = H) ist in DE 1 228 731 besclirieben. Die 
alplia-, beta- und gamma-Phase werden in DE 2 043 482 beschrieben. 
10 C.I. Pigment Red 170 hat in Lacken und Kunststoffen gute, aber nicht 
einwandfreie Licht- und Wetterechtheiten. 

Es sind einige Mischkristaiie mit. C.I. Pigment Red 170 beschrieben. 
Beispielsweise ist ein Mischkristali aus C.I. Pigment Red 170 und C.i. Pigment 
Red 266 (das eine Methoxy- statt der Ethoxy-Gruppe enthalt) als "C.I. Pigment 
15 Red 210" bekannt 

C.I. Pigment Red 210 hat jedoch eine schlechtere Licht- und Wetterechtheit als 
C.I. Pigment Red 170 selbst 

Ziel der vorliegenden Erfindung war es, Azorotpigmente herzustellen, die bessere 
20 Licht- und Wetterechtheiten als das genannte C.I. Pigment Red 170 aufweisen. 

Es wurde gefunden, dass die nachstehend definierten Mischkristalle aus C.I. 
Pigment Red 170 und Derivaten der Formel (1) Qberraschenden/veise diese 
Aufgabe losen. 

25 



Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind Mischkristaiie aus C.I. Pigment Red 
170 und einer Oder mehrerer der Verbindungen der Formel (1) 



wo 2005/019346 



2 



PCT/EP2004/008724 



(pONHg 




worln 

X die Bedeutung F, CI, Br, Methyl oder Nitro hat. 
5 Im Folgenden werden die Verbindungen (1) mit X=F als "F-P.R.170", mit X=CI als 
"CI-P.R.170, mit X=Br als "Br-P.R.170", mit X=Methyl als "Methyl-P.R.170", mit 
X=Nitro als •'Nitro-P.R.170" und mit X=H als "P.R.170" bezeichnet. 

Die Formel (1 ) 1st als idealisierte Darstellung zu verstehen und umfasst auch die 
10 entsprechenden tautomeren Formen sowie die moglichen cis/trans-lsomere jeder 
tautomeren Form. 

* 

Unter Mischkristallen werden im Sinne der vorliegenden Erfindung auch „feste 
Losungen" oder „solid solutions'' verstanden. Die Eigenschaften der Mischkristalie 
15 unterscheiden sich sowohl von den Eigenschaften der Einzelkomponenten, als 
auch von den Eigenschaften der physikalischen Mischungen der 
Einzelkomponenten. Insbesondere unterscheiden sich die 
RQntgenpulverdiagramme der Mischkristalie von der Summe der 
Pulverdiagramme der Einzelverbindungen. 

20 

Die Verbindungen der Formel (1) als solche, sowie Verfahren zu ihrer Herstellung 
sind in der noch unverdffentlichten deutschen Patentanmeldung 102 24 279.8 
beschrieben. Sowohl Methyl-P.R.170 als auch Nltro-P.R.170 treten in mehreren 
verschledenen Phasen auf. 
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Die Mischkristalle kOnnen zwischen 0,1 und 99,9 Gew.-%, vorzugsweise zwischen 
1 und 99 Gew.-%, insbesondere zwischen 80 und 99 Gew.-%, an C.I. Pigment 
Red 170 enthalten, und zwischen 99,9 und 0,1 Gew.-%, vorzugsweise zwischen 
99 und 1 Gew.-%, Insbesondere zwischen 20 und 1 Gew.-%, einer Verbindung der 
5 Formel (1) Oder einer bellebigen Mischung aus mehreren, z.B. 2 oder 3, 
Verblndungen der Formel (1). 

Die Anteile der Einzelkomponenten in den erfindungsgemaBen Mischkristallen 
betragen fur jede Einzelkomponente bevorzugt zwischen 1 und 99 Mol-%, 
10 besonders bevorzugt zwischen 10 und 90 Mol-%. Bevorzugte bindre Mischkristalle 
bestehen aus P.R.170 und einer der Verblndungen der Formel (1), Insbesondere 
solchen mit X=CI oder Methyl, vorzugsweise Im molaren Mengenverhaltnis von 
100:1 bis 3:1, Insbesondere von 50:1 bis 10:1. 

15 Die Mischkristalle konnen in verschiedenen Kristallmodifikationen auftreten. 
Beisplelswelse konnen die Mischkristalle isotyp zur alpha-, beta- oder gamma- 
Phase von C.I. Pigment Red 170 seln. Auch die Isotypie wird uber 
R5ntgenpuiverdiagramme festgestelit. Im Zweifelsfall wird eine Mischkristallreihe 
mit verschiedenen Konzentrationen angefertigt, um zu erkennen, ob sich die 

20 Linieniagen und die Linienlntensitaten kontinuierlich mit der Zusammensetzung 
dndern. 

Die Mischkristalle zeichnen sich durch rote Farbtdne, hohe FarbstSrken und sehr 
gute Licht- und Wetterechtheiten aus. 

25 Die erfindungsgemdHen Mischkristalle kOnnen beispielsweise durch Cosynthese 
Oder durch gemeinsames Umkristallisieren, Mahlen und/oder Finishen der 
verschiedenen Einzelverbindungen hergestellt werden. 

Die erfindungsgemaflen Pigmente kOnnen beispielsweise durch Diazotierung 
30 einer Mischung aus 1 -Aminobenzol-4-carbons3ureamid (Formel (2), X = H) und 
einem oder mehreren Amlnen der Formel (2) 
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(2) 



wobei X die Bedeutung F, CI, Br, Methyl oder Nitro hat, 

und anschlleBende Kupplung mit der Verbindung der Formel (3) 




(3) 



hergestellt werden. 

10 Die erfindungsgem3&en MIschkristallplgmente kdnnen auch beisptelsweise durch 
getrennte Diazotlerung von 1-Amlnobenzol-4-carbonsaureamid (Formel (2), X = H) 
und einem oder mehreren Aminen der Formel (2) mIt anschlieHender MIschung 
der Diazonlumsaize und nachfolgender Kupplung der MIschung mit der 
Verbindung der Formel (3) hergestellt werden. 

15 

Die erfindungsgemaiien MIschkristallplgmente kOnnen auch hergestellt werden, 
Indem mindestens ein diazotiertes Amin der Formel (2) mIt 1-(2',3'-Oxynaphthoyl- 
amlno)-2-ethoxybenzol der Formel (3) In Gegenwart von fertlgem C.I. Pigment 
Red 1 70 gekuppelt wird. 

20 

Die erfindungsgemaHen MIschkristallplgmente kSnnen auch hergestellt werden, 
indem diazotiertes 1 -Aminobenzol-4-carbonsaureamid mit 1-(2',3'-Oxynaphthoyl- 
amlno)-2-ethoxybenzol der Formel (3) in Gegenwart mindestens einer Verbindung 
der Formel (1) gekuppelt wird. 



25 
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FQr die DIazotierungsreaktion elgnen sich Alkalimetallnitrite oder die Alkylnltrite 
kurzkettiger Alkane, zusammen mit starken Minerals§uren. Besonders geeignet 
sind Natriumnitrit und SalzsSure. Die Reaktion kann In einem Temperaturbereich 
von -S^'C bis + 30°C durchgefdhrt werden, vorzugsweise zwiscfien 0°C und 10''C, 
5 Obwotil nicht erforderlich, kSnnen bei der Diazotierung nichtionogene, anlonische 
Oder kationisclie oberfldclienaktive Substanzen zugegen sein. Gegebenenfalis 
k5nnen auch weitere Hilfsmittel, wie natOrliche oder synthetische Harze oder 
Harzderivate, verwendet werden. 

Die Kupplung ist nacli der direkten oder indirekten IVIethode moglich, erfolgt 

10 vorzugsweise jedoch indlrekt, d.h. die Kuppelkomponente wird zum vorgelegten 
Diazoniumsalz gegeben. Die Kuppelreaktlon kann in einem Temperaturbereicii 
zwisclien -S^'C und SC^C durchgefuiirt werden, vorzugsweise zwisclien 5**C und 
25**C, und bei einem pH-Wert zwischen pH 4 und pH 14, insbesondere zwischen 
pH 9 und pH 12. Die Azokupplungsreaktion erfolgt vorzugsweise In wassriger 

1 5 Losung oder Suspension, es kdnnen aber aucli organische Losemittel, 
gegebenenfalis im Gemisch mit Wasser eingesetzt werden. 
Der Zusatz von alkalildsiichen harzartigen Hiifsmittein oder Miscliungen davon 
wahrend oder nach der Kupplung, sowie vor oder wShrend der Verlackung 
verbessert die Dispergierbarkeit der erfindungsgemalien Mischkristall-Pigmente. 

20 Zweckmaiiigerweise werden die harzartigen Hilfsmittel oder Mischungen davon in 
Form ihrer wassrig-alkalischen Losungen eingesetzt Als harzartige Hilfsmittel 
elgnen sicli naturliche und synthetische Harze, Als vorteilhaft sind Kolophonium, 
dlsproportioniertes bzw. hydriertes Kolophonium, sowie Kolophoniumderivate zu 
nennen. Bevorzugt sind natQrIiche HarzsSuren, wie Abietinsaure, 

25 Dihydroabietlnsaure, Tetrahydroabietinsaure, LaevopimarsSure, Dextropimarsaure 
und Isodextropimarsaure, wie sie in handelsQblichen Kolophoniumarten vorliegen. 

* 

Besonders bevorzugt ist das kommerziell erhaitliche Harz Rosin N, das die 
Harzsauren Abietinsdure, Dehydroabetinsaure, Neoabietinsaure, Palustrinsaure, 
Isopimarsdure, Pimarsdure und Sandaracopimarsaure enthdit, oder ein dem Rosin 
30 N Squivalentes Handelsprodukt. Neben den aufgezdhlten Harzen und deren 
Derlvaten, konnen auch Alkydharze oder synthetische Kohlenwasserstoffharze 
eingesetzt werden. Die genannten Harze werden vorzugsweise im Anschluss an 
die Kupplungsreaktion der Reaktlonsmischung zugefQgt 
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Im allgemeinen wird die Kuppelkomponente, bezogen auf die 
Diazoniumverbindung, in einem leichten Obersctiuss eingesetzt, vorzugsweise 
wird 1 Aqulvalent Diazol^omponente mit 1,001 bis 1,10 Aquivalenten der 
Kuppelkomponente umgesetzt. 

5 Nach der Kupplung werden die erfindungsgemSl^en Verbindungen bevorzugt einer 
Warmebehandlung in wSssrlgem, wassrig-organischem Oder organlschem 
Medium bei Temperaturen zwischen 80 und 200*^0, gegebenenfalls unter Druck, 
und zweckma(ligenA/eise fur 1 bis 6 Stunden unterworfen, insbesondere in 
Gegenwart der vorstehend genannten harzartigen Hilfsmittel. Wie vorsteliend 

10 beschrieben, k&nnen dabei bestimmte Kristallpliasen entstehen Oder 
Pliasenumwandlungen eintreten. Anschlie&end konnen die erhaltenen 
Pigmentsuspensionen auf die Qbliche Weise filtriert, der Presskuchen mit Wasser 
salzfrei gewaschen, getrocknet und gemahlen werden. 

Je nacli gewUnsciitem Anwendungsbereich kann es aucli sinnvoll seln, das aus 
15 der Synthese eriialtene Pigment zunaclist einer mechanischen Feinverteiiung zu 
unterwerfen. Die Feinverteiiung kann durch Nass- Oder Trockenmahlung Oder 
Kneten erfolgen. An die Mahlung bzw. Knetung kann sich dann eine Behandlung 
mit einem Losemittel, mit Wasser, Oder einem Lasemittel/Wasser-Gemisch 
anschlielien. 

20 Zur Erieichterung der Mischkristallbildung, zur Stabilislerung der IVIischkristalle. zur 
Verbesserung der coloristischen Eigenschaften und zur Erzielung bestimmter 
coiorlstischer Effekte konnen an beliebigen Stellen des Verfahrens 
Pigmentdispergatoren, oberflachenaktive Mittel, Entschaumer, Extender Oder 
andere Zuschlagstoffe zugesetzt werden. Es kdnnen aucii Mischungen dieser 

25 Zusatzstoffe verwendet werden. Die Zugabe der Zusatzstoffe kann auf einmal 

Oder in melireren Portionen erfolgen. Die Zusatzstoffe kOnnen an jedem Punkt der 
Synthese Oder der verschiedenen Nachbehandlungen, Oder nach den 
Nachbehandlungen zugegeben werden. Der am besten geeignete Zeitpunkt muss 
zuvor durch orlentierende Versuche ermittelt werden. 

30 

Es 1st auch mdglich, einen oder mehrere der genannten Verfahrensschritte zur 
Herstellung der erfindungsgemalJen Mischkristalle in einem Mikroreaktor 
durchzufuhren, wie z.B. in EP-A-1 257 602 beschrieben. 
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Die erfindungsgemafien MIschkristalle konnen auch durch Mischung von P.R.170 
und einer oder mehrerer Verbindungen der Formel (1) mit anschliellender 
Behandlung z.B. Kneten, Mahlen, Umkristallisieren und/oder Erwdrmen z.B. in 
Wasser und/oder Losungsmittel, auch unter Dmck, erhalten werden. 
5 Belspielsweise kann man P.R.170 In der alpha-Phase mit 10 Mol-% Methyl- 
P.R.170 In der alpha-Phase mischen, und in Wasser auf ISO'C bis IBO^C 
enwarmen und so einen Mischkrlstall in der gamma-Phase erhalten. Mischkristalle 
aus C.I. Pigment Red 170 und Methyl-P.R.170 in der alpha-Phase entstehen 
belspielsweise, wenn man eine Mischung aus 0,1 bis 99,9 Gew.-% 1-Amino- 

10 benzol-4-carbonsaureamld und 99,9 bis 0,1 Gew.-% 1 -Amlno-2-methyibenzol-4- 
carbonsaureamld diazotiert, und auf 1-(2',3'-Oxynaphthoylamlno)-2-ethoxybenzol 
kuppelt, ohne die Suspension anschlieBend zu enwarmen. Die entstehenden 
MIschkristalle bllden Ober den gesamten Zusammensetzungsbereich eine 
liickenlose Mischkristallreihe mit der alpha-Phase von P.R.170 und der alpha- 

1 5 Phase von Methyl-P.R.1 70. 

Mischkristalle aus C.l. Pigment Red 170 und Methyl-P.R.170 In der beta-Phase 
entstehen belspielsweise, wenn man Synthese und Finish gemSB DE 1 228 731 , 
Belsplel 4 durchfOhrt (DIazotierung, Kupplung, Zugabe von Harzseife und 

20 Calciumchlorid, 1-stQndiges Kochen), und statt 1 -Amlnobenzol-4-carbonsaureamid 
eine aquimolare Mischung aus 1-Amlnobenzol-4-carbonsaureamid und 1-Amino- 
2-methylbenzol-4-carbonsaureamid einsetzt. Der entstehende Mischkrlstall 1st 
isotyp zur beta-Phase von P.R.170. Der Mischkrlstall zeichnet sich Im 
ROntgenpulverdiagramm durch folgende charakterlstlsche Linlen aus (Cu-Ka- 

25 Strahlung, 2 theta-Werte in Grad, Messgenaulgkelt +/- 0,2°, Intensltaten: ss = sehr 
stark, s = stark, m = mittel, w = schwach, vw = sehr schwach): 



Methyl-Mlschkristali, beta-Phase: 

2 theta: relative Intensltat: 
30 7.09 s 

8.36 m 
11.31 m 
12.83 w 
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15.10 W 

15.28 W 

17.80 w 

25.33 ss 

5 28.80 w 



10 



15 



20 



Wenn man demgegenOber die beiden Verbindungen nach demselben Verfahren 
einzein synthetisiert, und die Pigmente ansciilieliend mischt, erhSIt man folgendes 
Rdntgenpuiverdlagramm: 



iVletiiyi-l\^iscliung: 



25 



30 



2 theta: 
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Mischkristalle aus CI. Pigment Red 170 und Nitro-P.R,170 in der gamma-Phase 
entstelien beisplelsweise, wenn man Syntliese und Finish gemaii DE 2 043 482, 
Beispiel 1 durchfuhrt (Diazotierung, Kupplung, 3-stundiges Erhitzen in Wasser bei 
ISO^'C), und statt 1-Aminobenzoi-4-carbonsaureamid eine Mischung aus 90 Mol-% 
. 5 1-Aminobenzol-4-carbonsaureamid und 10 Mol-Prozent 1-Amino-2-nitrobenzol-4- 
carbons3ureamid einsetzt. Der entstehende Mischkristall ist isotyp zur gamma- 
Phase von P.R.170. und zeichnet sich im RSntgenpulverdiagramm durch folgende 
charakteristische Linien aus: 

10 Nitro-Mischkristall, gamma-Phase: 

2 theta: relative Intensitat: 

7.29 s 

8.84 w 

9.04 w 

15 11.35 m 

12.98 m-w 

15.36 m 

18.17 m 

20.31 w 

20 23.50 w 

25.63 ss 

26.06 m 

Auch hier unterscheidet sich das Rdntgenpulverdiagramm des Mischkristalls 
25 deutlich vom Rdntgenpulverdiagramm einer physikalischen Mischung der 
Einzelkomponenten. 

In Abhangigkeit von der Reinheit der Edukte, den Konzentrationen, den 
angewandten Temperaturen und Temperaturveriaufen, dem zeitllchen Verlauf der 
30 Synthese und einer eventuellen Nachbehandlung, dem Druck, der Anwesenheit 
von Verunreinigungen Oder Additiven, und der Gegenwart von Impfkristallen 
konnen entweder nur Mischkristalle einer einzigen Phase, Oder Mischkristalle 



wo 2005/019346 



10 



PCT/EP2004/008724 



verschiedener Phasen, Oder eine Mischung aus Mischkristallen und einer Oder 
mehreren Reinverbindungen entstehen. 

Die erfindungsgem3&en Mischkristalle lassen sich zum Pigmentieren von 
5 hochmolekularen organischen Materialien natQrIicher Oder synthetischer Herkunft 
einsetzen, beispielsweise von Kunststoffen, Harzen, Lacken, Anstrichfarben oder 
elektrophotographischen Tonern und Entwicklem, sowie von Tinten und 
Druckfarben. 

10 Hochmolekulare organische Materialient die mit den erfindungsgemdiien 

Mischkristallen pigmentiert werden konnen, sind beispielsweise Celluloseether 
und -ester, wie Ethylcellulose, Nitrocellulose, Celluloseacetat oder 
Cellulosebutyrat, natOrliche Harze oder Kunstharze, wie Polymerisationsharze 
Oder Kondensationsharze, beispielsweise Aminoplaste, insbesondere Harnstoff* 

15 und Melaminformaldehydharze, Alkydharze, Acrylharze, Phenoplaste, 
Polycarbonate, Polyolefine, wie Polystyrol, Polyvinylchlorid, Polyethylen, 
Polypropylen, Polyacrylnitril, PolyacrylsSureester, Polyamide, Polyurethane oder 
Polyester, Gummi, Casein, Silikon und Sillkonharze, einzein oder in Mischungen. 
Dabei splelt es keine Rolle, ob die erwahnten hochmolekularen organischen 

20 Verbindungen als plastlsche Massen, Schmelzen oder in Form von 

SpinnlOsungen, Lacken, Anstrichstoffen oder Druckfarben vorliegen. Je nach 
Verwendungszweck erweist es sich als vorteiihaft, die erfindungsgemallen 
Verbindungen in Form von Pulvern, Granulaten, Praparationen, Flushpasten, 
Masterbatches oder DIspersionen zu einzusetzen. Bezogen auf das zu 

25 pigmentierende, hochmolekulare organische Material setzt man die 

erfindungsgemaiien Verbindungen in einer Menge von 0,05 bis 30 Gew--%, 
vorzugsweise 0,1 bis 15 Gew.-% ein. 

Die erfindungsgemaflen Mischkristalle sind auch geeignet als Farbmittel in 
30 elektrophotographischen Tonern und Entwicklern, wie z.B. Ein- oder 

Zweikomponentenpulvertonern (auch Ein- oder Zweikomponenten-Entwickler 
genannt), Magnettoner, FIQssigtoner, Latextoner, Polymerisationstoner sowie 
Spezialtoner. 
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Typische Tonerbindemittel slnd Polymerisations-, Polyaddltlons- und 
Polykondensationsharze, wie Styrol-, Styrolacrylat-, Styrolbutadien-, Acrylat-, 
Polyester-, Phenol-Epoxidharze, Polysulfone, Polyurethane, einzein oder In 
Kombination, sowie Polyethylen und Polypropylen, die noch weltere Inhaltsstoffe, 
5 wie Ladungssteuermittei, Wachse oder Flle&hllfsmlttel, enthalten kOnnen Oder im 
Nachhinein mit diesen Zusdtzen modifiziert werden. 

Des weiteren sind die erfindungsgemd&en Mischkristalle geeignet als Farbmittel In 
Pulver und Pulveriacken, Insbesondere in triboelektrlsch Oder elektroklnetlsch 
versprUhbaren Pulveriacken, die zur Oberflachenbeschlchtung von Gegenstanden 
aus belsplelswelse Metall, Holz. Kunststoff, Glas, Keramlk, Beton, Textllmaterlal, 
Papier oder Kautschuk zur Anwendung kommen. 
Als Pulveriackharze werden typlscherwelse Epoxidharze, carboxyl- und 
hydroxylgruppenhaltlge Polyesterharze, Polyurethan- und Acrylharze zusammen 
mit Obllchen Hartem eingesetzt. Auch Komblnatlonen von Harzen finden 
Verwendung. So werden belsplelswelse hSufig Epoxidharze In Kombination mit 
carboxyl- und hydroxylgruppenhaltigen Polyesterharzen eingesetzt. Typische 
Harterkomponenten (In Abh3ngigkeit vom Harzsystem) slnd belsplelswelse 
Saureanhydrlde, Imidazole sowie DIcyandlamId und deren AbkSmmllnge, 
vericappte Isocyanate, Bisacylurethane, Phenol- und Melaminharze, 
Triglycldyllsocyanurate, Oxazoline und DIcarbonsauren. 

AuBerdem slnd die erflndungsgemaiien Mischkristalle als Farbmittel In TInten, 
vorzugsweise Ink-Jet TInten, wie z.B. auf wSssriger oder nichtwassriger Basis, 
25 MIkroemulsionstlnten sowie in solchen TInten, die nach dem hot-melt-Verfahren 
arbelten, geeignet. 

Ink-Jet-Tlnten enthalten im allgemeinen Insgesamt 0,5 bis 15 Gew.-%, 
vorzugsweise 1 ,5 bis 8 Gew.-%, (trocken gerechnet) einer oder mehrerer der 
erflndungsgema&en Mischkristalle. 
30 MIkroemulsionstlnten basleren auf organischen Ldsemittein, Wasser und ggf. 
einer zusatzllchen hydrotropen Substanz (Grenzfiachenvemnittler). 
MIkroemulsionstlnten enthalten 0,5 bis 15 Gew.-%, vorzugsweise 1,5 bis 



10 



15 



20 
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8 Gew.-%, einer oder mehrerer der erfindungsgemalien Mischkristalle, 5 bis 99 
Gew.-% Wasser und 0,5 bis 94,5 Gew.-% organisches LOsungsmlttel und/oder 
hydrotrope Verbindung. 

"Solvent based" Ink-Jet-Tinten enthalten vorzugswelse 0,5 bis 15 Gew.-% einer 
5 Oder mehrerer erfindungsgemaBer Mischkristalle, 85 bis 99,5 Gew.-% organisches 
Losungsmittei und/oder hydrotrope Verbindungen. 

Hot-Melt-Tinten basieren meist auf Wachsen, Fettsauren, Fettalkoholen oder 
Sulfonamiden, die bei Raumtemperatur fest sind und bei Erw3rmen flussig 
werden, wobei der bevorzugte Schmelzbereich zwischen ca. eO^'C und ca. 1 40*^0 

10 liegt Hot-IVIelt Ink-Jet-Tinten bestehen z.B. Im wesentlichen aus 20 bis 
90 Gew.-% Wachs und 1 bis 10 Gew.-% einer oder mehrerer der 
erfindungsgemSl^en Mischkristalle. Weiterhin kOnnen 0 bis 20 Gew.-% eines 
zusatzlichen Polymers (als "Farbstoffloser"), 0 bis 5 Gew.-% Dispergierhilfsmittel, 
0 bis 20 Gew.-% Viskositatsveranderer, 0 bis 20 Gew.-% Plastifizierer, 0 bis 

15 10 Gew.-% Klebrigkeitszusatz, 0 bis 10 Gew.-% Transparenzstabilisator 

(verhindert z.B. Kristallisation der Wachse) sowie 0 bis 2 Gew.-% Antioxidans 
enthalten sein. 

AuBerdem sind die erfindungsgemalien Mischkristalle auch geeignet als 
20 Farbmittel fur Farbfilter, sowohl fur die additive wie fur die subtraktive 

Farberzeugung sowie als Farbmittel fur elektronische Tinten (^electronic inks" bzw. 
„e-inks") oder ^electronic paper". 

Weiterhin sind die erfindungsgemaBen Mischkristalle auch zur Einfdrbung von 
Saatgut geeignet. 

25 

Die erfindungsgemaiien Pigmente zeichnen sich durch hohe Farbstarken und sehr 
gute Licht- und Wetterechtheiten aus. Sie enthalten keine fur die Umwelt 
bedenklichen Schwermetalle. Die aufgezahlten Eigenschaften qualifizieren die 
erfindungsgemalien Pigmente insbesondere zum EInsatz als Farbmittel in Lacken, 
30 vorzugswelse Automobiliacken, und in Kunststoffen, sowie in Druckfarben. 

Mit dem Begrlff "Telle" sind in den folgenden Beispielen und Vergleichsbeispielen 
Gewichtsteile gemeint. 
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Vergleichsbeispiele: X H 

a) Synthase gema& Patent DE 1 228 731 Beispiel 4: 

13,6 Gew.-Teile l-Ammobenzol-4-carbonsaureamid werden mit 60 Volunnenteilen 
5 5 n-SalzsSure einige Zelt verrQhrt. Dann wird das Gemisch mit Wasser verdunnt 
und bel lO^^C mit 20 Volumenteilen 5 n-Natriumnitritlosung diazotiert. 
Wahrenddessen werden 33 Gew.-Teile 1-(2',3 -Oxynaphthoylamlno)-2- 
ethoxybenzol mit 450 Volumenteilen Wasser und 42 Volumenteilen 5 n- 
Natronlauge heil^ geldst und die L&sung geklSrt. Diese Ldsung idsst man 
10 innerhalb 30 bis 45 Minuten bei 10 bis 15X unter RQhren in die Diazoidsung 
einlaufen, der man zuvor 7 Volumenteile Eisessig und 50 Volumenteile 2 n- 
NatriumacetatlcJsung zugesetzt hat Der erhaltene Niederschlag wird abgesaugt 
und gewaschen. Es entsteht die alpha-Phase von C.I. Pigment Red 170. 

15 b) Synthese und Finish in Aniehnung an DE 1 228 731 Beispiel 4: 

13,6 Gew.-Teile l-AminobenzoM-carbonsSureamld werden mIt 60 Volumenteilen 
5 n-Salzsdure einige Zelt verrQhrt. Dann wird das Gemisch mit Wasser verdQnnt 
und bei lO^'C mit 20 Volumenteilen 5 n-Natriumnitritl6sung diazotiert. 
Wahrenddessen werden 33 Gew.-Teile 1-(2',3 -Oxynaphthoylamino)-2- 

20 ethoxybenzol mit 450 Volumenteilen Wasser und 42 Volumenteilen 5 n- 
Natronlauge hei& gelOst und die Ldsung geklart. Diese Losung lasst man 
innerhalb 30 bis 45 Minuten bei 10 bis IS^'C unter RQhren in die Diazoidsung 
einlaufen, der man zuvor 7 Volumenteile Eisessig und 50 Volumenteile 2 n- 
NatrlumacetatlOsung zugesetzt hat. Nach beendeter Kupplung werden 

25 nacheinander wassrige Losungen von 5 Gewichtsteilen Harzseife und 3 

Gewichtstellen Calciumchlorid zugesetzt und 3 Stunden gekocht. Der erhaltene 
Niederschlag wird abgesaugt und gewaschen. Es entsteht die beta-Phase von C.i. 
Pigment Red 170. 

30 c) Finish gem&R Patent DE 2043482 Beispiel 1 : 

45 Gewichtsteile des im Vergleichsbeispiel (a) hergestellten Pigmentes in Form 
des wassrigen Fllterkuchens werden mit 1000 Gew.-Tellen Wasser angeruhrt, auf 
eine Temperatur von 130°C erhitzt und 3 Stunden bei dieser Temperatur gehalten. 
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Anschlie&end wird filtriert, mit Wasser gewaschen, getrocknet und gepulvert. Man 
erhgit C.I. Pigment Red 170 In der gamma-Phase. 

Beispiel 1 : X = CH3. 1 % 
5 Die Synthese erfolgt wie Im Vergieichsbelspiel (a), aber man setzt als Amin statt 
des 4-Amjnobenzamids eine Mischung aus 1 3,5 Teilen 4-Aminobenzamids und 
0,15 Teilen 4-Amino-3-methyl-benzamid ein. Man erhSIt einen Mischia-lstall, der 
Isotyp zur alpha-Phase von P.R.170 ist. 

1 0 Beispiel 2: X = CH3. 1 0 % 

Die Synthese erfolgt wie Im Beispiel 1 , aber man setzt als Amin eine Mischung 
aus 12,2 Teilen 4-Aminobenzamlds und 1,5 Teilen 4-Amlno-3-methyl-benzamid 
ein. Man erhdit eInen Mischkristall, der isotyp zur alpha-Phase von P.R.170 Ist. 

15 Beispiel 3: X^CHs, 20% 

Die Synthese erfolgt wie im Beispiel 1 , aber man setzt als Amin eine Mischung 
aus 1 0,9 Teilen 4-Aminobenzamids und 3,0 Teilen 4-Amino-3-methyl-benzamid 
ein. Man erhSIt einen Mischkristall, der Isotyp zur alpha-Phase von P.R.170 ist. 

20 Beispiel 4: X = CH3, 40 % 

Die Synthese erfolgt wie Im Beispiel 1 , aber man setzt als Amin eine Mischung 
aus 8,2 Teilen 4-Aminobenzamids und 6,0 Teilen 4-Amino-3-methyl-benzamid ein. 
Man erhait einen Mischkristall, der isotyp zur alpha-Phase von P.R.170 ist. 

25 Beispiel 5: X = CHs, 60 % 

Die Synthese erfolgt wie im Beispiel 1 , aber man setzt als Amin eine Mischung 
aus 5,4 Teilen 4-Aminobenzamids und 9,1 Teilen 4-Amino-3-methyl-benzamid ein. 
Man erhait einen Mischkristall, der isotyp zur alpha-Phase von P.R.170 ist. 
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Beispiel 6: X = CH3. 80 % 

Die Synthase erfolgt wie Im Beispiel 1 , aber man setzt ais Amin eine Mischung 
aus 2,7 Teilen 4-Aminobenzamids und 12,1 Tellen 4-Amino-3-methyl-benzamld 
ein. Man erhalt einen Mischkristall, der isotyp zur alpha-Phase von P.R.170 ist. 

5 

Beispiel 7: X = CH3, 90 % 

Die Synthase erfolgt wie Im Beispiel 1 , aber man setzt als Amin eine Mischung 
aus 1,4 Teilen 4-Aminobenzamids und 13,6 Teilen 4-Amino-3-methyI-benzamid 
ein. Man erhSIt einen Mischkristall, der isotyp zur alpha-Phase von P.R.I 70 ist. 

10 

Beispiel 8: X = CH3, 99 % 

Die Synthese erfolgt wie Im Beispiel 1 , aber man setzt als Amin eine Mischung 
aus 0,14 Teilen 4-Aminobenzamids und 14,95 Teilen 4-Amino-3-methyl-benzamid 
ein. Man erhalt einen Mischkristall, der isotyp zur alpha-Phase von P.R.I 70 ist. 

15 

Beispiel 9: X = CH3, 10 %, beta-Phase 

Die Synthese erfolgt wie im Vergleichsbeispiel (b), aber man setzt als Amin statt 
des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,2 Teilen 4-Aminobenzamids und 
1 ,5 Teilen 4-Amlno-3-methyl-benzamid ein. Man erhalt einen Mischkristall, der 
20 isotyp zur beta-Phase von P.R.170 ist. 

Beispiel 10: X = CI, 10% 

Die Synthese erfolgt wie im Vergleichsbeispiel (b), aber man setzt als Amin statt 
des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,2 Teilen 4-Aminobenzamids und 
25 1 ,7 Teilen 4-Amino-3-chlor-benzamid ein. Man erhalt eine Mischung aus einem 
Mischkristall aus P.R.170 und CI-P.R.170, der isotyp zur beta-Phase von P.R.170 
ist und geringen Anteilen eines Mischkristalls aus P.R,170 und CI-P,R.170, der 
isotyp zur gamma-Phase von P.R.170 ist. 

30 Beispiel 1 1 : X = Nitro, 1 0 % 

Die Synthese erfolgt wie im Vergleichsbeispiel (b), aber man setzt als Amin statt 
des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,2 Teilen 4-Aminobenzamids und 
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1 ,7 Tellen 4-Amino-3-nitro-benzamid ein. Man erhSIt einen Mischkristall, der isotyp 
zur alpha-Phase von P.R.170 1st. 

Beispiel12: X = F, 10% 
5 Die Synthese erfolgt wie im Vergleichsbeispiel (b), aber man setzt als Amin statt 
des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,2 Teilen 4-Aminobenzamids und 
1,5 Teilen 4-Annino-3-fluor-benzamid ein. Man erhalt einen Mischkristall, der isotyp 
zur alpha-Phase von P.R.170 ist. 

10 Belspiel 13: X = Br, 10% 

Die Synthese erfolgt wie im Vergleichsbeispiel (b), aber man setzt als Amin statt 
des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,2 Teilen 4-Aminobenzamids und 
2,15 Teilen 4-Amino-3-brom-benzamid ein. Man erhalt einen Mischkristall, der 
isotyp zur beta-Phase von P.R.170 ist, 

15 

Beispiei 14: X = CH3, 10 %, gamma-Phase 

Synthese und Finish erfolgen wie im Vergleichsbeispiel (c), aber man setzt als 
Amin statt des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,2 Teilen 
4-Aminobenzamids und 1,5 Teilen 4-Amlno-3-methyl-benzamid ein. Man erhalt 
20 einen Mischkristall, der isotyp zur gamma-Phase von P.R.170 ist 

Beispiei 15: X = CI, 5% 

Synthese und Finish erfolgen wie im Vergleichsbeispiel (c), aber man setzt als 
Amin statt des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,9 Teilen 4-Amino- 
25 benzamids und 0,85 Teilen 4-Amino-3-chlor-benzamid ein. Man erhalt einen 
Mischkristall, der isotyp zur gamma-Phase von P,R.170 ist. 

Beispiei 16: X = Nltro, 10 % 

Synthese und Finish erfolgen wie im Vergleichsbeispiel (c), aber man setzt als 
30 Amin statt des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,2 Teilen 4-Amino- 
benzamids und 1,7 Teilen 4-Amino-3-nitro-benzamid ein. Man erhalt einen 
Mischkristall, der isotyp zur gamma-Phase von P.R.170 ist. 
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Beispiel17: X=F, 10% 

Synthese und Finish erfolgen wie im Vergleichsbeispiel (c), aber man setzt als 
Amin statt des 4-Aminoben2amids eine Mischung aus 12,2 Teilen 4-Amino- 
benzamids und 1,5 Teilen 4-Amino-3-fluor-benzamid ein. Man erhalt einen 
5 Mischkristall, der isotyp zur gamma-Phase von P.R.I 70 ist. 

BeispiellS: X = Br, 10% 

Synthese und Finish erfolgen wie im Vergleichsbeispiel (c), aber man setzt als 
Amin statt des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 12,2 Teilen 4-Amino- 
10 benzamids und 2,15 Teilen 4-Amino-3-brom-benzamid ein. Man erhalt einen 
Mischkristall, der isotyp zur gamma-Phase von P.R.I 70 ist. 

BeispiellQ: X = CH3, 50% 

Synthese und Finish erfolgen wie im Vergleichsbeispiel (c), aber man setzt als 
1 5 Amin statt des 4-Aminobenzamids eine Mischung aus 6,8 Teilen 4-Amino- 
benzamlds und 7,6 Teilen 4-Amino-3-methyl-benzamid ein. Man erhSIt einen 
Mischkristall, der isotyp zur beta-Phase von P.R.I 70 ist. 

Beispiel 20: X = CI, 5 %, Isobutanolfinish 

20 Synthese erfolgt wie im Vergleichsbeispiel (a), wobei als Amin eine Mischung aus 
12,9 Teilen 4-Aminobenzamid und 0,85 Teilen 4-Amino-3-chlor-benzamid 
eingesetzt wird. Das so hergestellte Pigment in Form des wassrigen Filterkuchens 
wird mit 171 Gew.-Teilen Isobutanol und 65 Gewichtsteiien Wasser angeruhrt, auf 
eine Temperatur von lOS^'C erhltzt und 1 Stunde be! dieser Temperatur gehalten. 

25 Anschlie&end wird filtriert, mit Wasser gewaschen, getrocknet und gepulvert. Man 
erhalt einen Mischkristall, der isotyp zur beta-Phase von P.R.170 ist. 

Gegenbeispiel 1: Isomeres Amin mit CI, 10 % 

Die Synthese erfolgt wie in Beispiel 10, aber man setzt statt 4-Amino-3-chlor- 
30 benzamid 3-Amino-4-chlorbenzamid ein, Man erhalt kelnen Mischkristall, sondern 
eine Mischung aus P.R.170 in der alpha-Phase, P.R.170 In der gamma-Phase und 
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dem Reaktionsprodukt aus diazotiertem 3-Amino-4-chlorbenzamid und 1-(2\3 - 
Oxynaphthoylamino)-2-ethoxybenzol 

Gegenbeisplel 2: Isomeres Amin mit Methyl, 10 % 
5 Die Synthese erfolgt wie In Beispiel 9, aber man setzt statt 4-Amino-3-methyl- 
benzamld 3-Amlno-4-methylbenzamld ein. Man erhSIt kelnen MIschkrIstall, 
sondern eine Mischung aus P.R.170 in der gamma-Phase und dem 
Reaktionsprodukt aus diazotiertem 3-Amino-4-methylbenzamid und 1 -(2',3 - 
Oxynaphthoylamino)-2-ethoxybenzoL 

10 

Gegenbeisplel 3: Isomeres Amin mit CI, 10 % 

Die Synthese erfolgt wie In Beispiel 15, aber man setzt als Amin eine Mischung 
aus 12,2 Teilen 4-Aminobenzamids und 1,7 Teilen 3-Amino-4-chlor-benzamid 
(statt 4-Amino-3-chlorbenzamid) ein. Man erhSlt kelnen Mischkristall, sondern eine 
15 Mischung aus P.R.170 in der y-Phase und dem Reaktionsprodukt aus diazotiertem 
3-Amino-4-chlorbenzamid und 1 -(2',3'-Oxynaphthoylamino)-2-ethoxybenzol. 

Gegenbeisplel 4: Isomeres Amin mit Methyl, 10 % 

Die Synthese erfolgt wie in Beispiel 14, aber man setzt statt 4-Amino-3-methyl- 
20 benzamid 3-Amino-4-methylbenzamid ein. Man erhalt keinen Mischkristall, 
sondern eine Mischung aus P.R.170 in der gamma-Phase und dem 
Reaktionsprodukt aus diazotiertem 3-Amino-4-methylbenzamld und 1-(2',3 - 
Oxynaphthoylamlno)-2-ethoxybenzol. 

25 Gegenbeisplel 5: Physlkalische Mischung. 

Synthese und Finish des Methyl-P.R.170 erfolgen wie im Vergleichsbeispiel (c), 
aber man setzt als Amin statt des 4-Aminobenzamids 15,1 Telle 4-Amino-3- 
methyl-benzamid ein. Man erhSIt eine Methyl-P.R.170 In der alpha-Phase. 
10,3 Telle des so hergestellten, getrockneten Pigmentes werden mit 10 Teilen 

30 P.R.170 von Vergleichsbeispiel (c) grQndlich gemlscht. Man erhalt eine 
physlkalische Mischung. 
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Anwendungsbeispiele 1 bis 8: Coloristik in Lacl< 

Zur Beurteilung der Eigenschaften der uach der Erfindung hergestellten Pigment- 
Pliasen auf dem Lacksektor wurde aus der Vielzahl der bekannten Lacke ein 
5 aromatenhaltiger Alkydmelaminharzlack (AM) auf Basis eines mittel6ligen 
Alkydharzes und eines butanolveretherten Melaminharzes ausgewahlt. Zur 
besseren Messung der Coloristik wurden WelBaufhellungen mit einem Pigment : 
Ti02-Verhaltnis von 1:10 erstellt 

Die Farbtone werden entweder visuell oder nach dem CIELAB-System 
10 angegeben, wobei AH, AC, AL und AE der Farbtonunterschied zwischen der 
Lackierung des Pigmentes und der Lackierung des Produktes des 
entspreclienden Verglelchsbeispiels ist 



Anwendungs- 
beispiel Nr. 


r'igmGDt aus 
Beispiel Nr. 


vergieicns- 
beispiel 


Y— 


ooionsiiK ues DSispieis yegenuDer 
dem Verglelchsbetspiel 


1 


9 


b 


Methyl 


Vollton: Spur heller. Spur deckender 
Aufhellung: 

Farbstarke 99 %. AH=0,86 (gelber), 
AC=0,70 (reiner), AL=0,24 (heller) 


2 


10 


b 


CI 


Vollton: etwas heller, etwas 
deckender Aufhellung: 
Farbstarke 89 %, AH=2,10 (gelber), 
AC= -0,40 (truber), AL=0,11 (heller) 


3 


13 


b 


Br 


Vollton: etwas heller, etwas gelber, 
etwas reiner, etwas deckender 
Farbstarke 95 %, AH=1 ,88 (gelber), 
AC=0,78 (reiner), AL=0,39 (heller) 


4 


14 


c 


Methyl 


Vollton: etwas transparenter, etwas 
dunkler Aufhellung: 
Farbstarke 117 %, Spur dunkler 


5 


16 


c 


CI 


Vollton: etwas transparenter 
Aufhellung: 

Farbstarke 108 %, Farbton wie (c) 


6 


16 


c 


Nitro 


Vollton: etwas transparenter, etwas 
dunkler Aufhellung: 
Farbstarke 99%, Spur blauer 


7 


17 


c 


F 


Vollton: etwas transparenter, etwas 
dunkler Aufhellung: 
Farbstarke 92 %, Spur trOber 
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Anwendungs- 
beispiel Nr. 


Pigment aus 
Beispiel Nr. 


Vergleichs- 
beispiel 


X= 


Coloristik des Beispiels gegenUber 
dem Vergleichsbeispiel 


8 


18 


c 


Br 


Vollton: etwas transparenter, etwas 

dunkler Aufhellung: 

Farbstarke 109 %, Farbton wie (c) 



Anwendungsbeispieie Nr. 9 bis 11 : Wetterechtheiten 

5 Die Pigmente warden in einem aromatenhaltiger Alkydnnelanninharzlack {AM) auf 
Basis eines mitteloligen Alkydharzes und eines butanolveretherten Melaminharzes 
dispergiert und einer WettereclitheitsprQfung in der Schnellbewitterungsapparatur 
Weatherometer CI5000 unterzogen. Die Tests erfolgten in Weiliaufhellung 1:10. 
Die Bewitterungszeit betrug 500 Stunden. Zur Beurteilung wurde der coloristische 
10 Gesamtabstand AE (im CIELAB-System) zwischen der bewitterten und der 

unbewitterten Lackierung gemessen. Bin kleineres AE entspricht einer besseren 
Wetterechthelt. 



Anwendungs-Beispiel Nr. 


Pigment aus Beispiel Nr. 


X= 


Farbabstand 
AE 


9 


9 


Methyl 


10.9 


10 


10 


CI 


8.1 


11 


13 


Br 


5.8 


Vergleich (b) 


(b) 


H 


15,2 


Anwendungs-Gegenbeispiel Nr. 1 


Gegenbeispiel Nr. 1 


(Isomeres) 


23.8 


Anwendungs-Gegenbeispiel Nr. 2 


Gegenbeispiel Nr. 2 


(Isomeres) 


19,4 



15 

Die erfindungsgemSlien Pigmente haben eine wesentlich bessere Wetterechthelt 
als das unter denselben Bedingungen hergesteilte Vergleichsbeispiel Oder 
Gegenbeispiel. 

20 Anwendungsbeispieie Nr. 12 bis 13: Wetterechtheiten 

Die Pigmente werden in einem aromatenhaltiger Alkydmelaminharzlack (AM) auf 
Basis eines mitteloligen Alkydharzes und eines butanolveretherten [\/lelaminharzes 
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dispergiert und einer WetterechtheitsprQfung in der Schnellbewitterungsapparatur 
Xenotest Beta X1200 unterzogen. Die Tests erfolgten in Vollton und in 
Weidaufheliung 1:10. Die Bewitterungszeit betrug 1000 Stunden fur die 
Weil^aufhellungen und 2000 Stunden im Vollton. 

5 



Anwendungs- 
beispiel Nr. 


Pigment aus 
Belsplel Nr. 


X= 


Vollton / Aufhellung 


Farbabstand 
AE 


12 


15 


CI 


Vollton 


3,3 


Vergleich 


(c) 


H 


Vollton 


8.6 


13 


15 


CI 


Aufhellung 


5.6 


Vergleich 


(c) 


H 


Aufhellung 


6.3 



Das erfindungsgemSlie Pigment hat in Vollton und Aufhellung eine bessere 
Wetterechtheit als das unter denselben Bedingungen hergestellte 
1 0 Vergleichsbeispiel. 

Anwendungsbeispiel 14: Lichtechtheiten Aufhellung 

Die Pigmente werden In einem aromatenhaltiger Alkydmelaminharzlack (AM) auf 
Basis eines mlttelOligen Alkydharzes und eines butanolveretherten Melaminharzes 
15 dispergiert und einer LichtechtheitsprCifung In der Schnellbellchtungsapparatur 
"Xenotest Beta XI 200" im Gleichlauf unterzogen. Die Tests erfolgten in 
WelBaufhellung 1:10. Die Belichtungszeit betrug 1500 Stunden. 



Anwendungsbeispiel Nr. 


Pigment aus Beispiel 
Nr. 


X= 


Farbabstand AE 


14 


14 


Methyl 


6.7 


Vergleich 


(c) 


H 


9.2 


Anwendungs- 
gegenbeispiel Nr. 3 


Gegenbeispiel Nr. 3 


(Isomeres) 


10.5 nach 
750 Stunden* 



20 *) Die Belichtung des Gegenbelsplels wurde nach 750 Stunden abgebrochen, da 
der Farbton des Lackes sich bereits stark verSndert hatte, wohingegen bei den 
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Qbrigen Beispielen zu diesem Zeitpunkt noch keine merkliche Anderung zu 
erkennen war. 

Das erfindungsgema&e Pigment hat eine deutlich bessere Lichtechtheit als das 
5 unter denselben Bedingungen hergestellte Vergleichsbeispiel. 

Anwendungsbeispiele 15 und 16: LIchtechthelten Vollton 
Es wurde wie bei der Prufung der Lichtechtheit in den vorigen 
Anwendungsbeispielen verfahren, jedoch erfolgten die Tests im Vollton. Die 
10 Bellchtungszeit betrug 2000 Stunden im Gleichlauf. 



Anwendungsbeispiel Nr. 


Pigment aus Beispiel Nr. 


X= 


Farbabstand AE 


16 


17 


F 


2.6 


17 


18 


Br 


2.2 


Vergleich 


(c) 


H 


3,0 



Die erfindungsgema&en Pigmente haben eine etwas bessere Lichtechtheit als das 
15 unter denselben Bedingungen hergestellte Vergleichsbeispiel. 

Anwendungsbeispiel 17: Wetterechtheit (50:50-Mischkristall) 

Die Pigmente werden in einem aromatenhaltiger Alkydmelaminharzlack (AM) auf 
20 Basis eines mitteldligen Alkydharzes und eines butanolveretherten Meiaminharzes 
dispergiert und einer Wetterechtheitsprufung in der Schnellbewitterungsapparatur 
Xenotest Beta XI 200 unterzogen. Die Tests erfolgten in Weidaufhellung 1:10. Die 
Bewitterungszeit betrug 1000 Stunden im Gleichlauf. 
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Anwendungs- 
beispiel Nr. 


Pigment aus 
Beispiel Nr. 


X= 


Knstdllphase 


Farbabstand 
AE 


17 


19 


CHs 


beta + etwas 
gamma 


7,5 


Vergleich 


(b) 


H 


beta 


14.9 


Vergleich 


(c) 


H 


gamma 


8,6 


Anwendungs- 
gegenbeispiel Nr. 4 


Gegenbeispiel 5 


CH3/H 
(pliysil<al. 
Mischung) 


alpha(CH3)/ 
gamma(H) 


20 



Das erfindungsgemal^e Pigment zeigt - obwohl es zum grof^ten Teil aus der beta- 
5 Phase besteht, die bei P.R.170 eine schlechtere Lichtechtheit hat - eine bessere 
Lichtechtheit als beide Vergieichsversuche. Die Lichtechtheit ist vie! besser als bei 
einer physil^alischen Mischung der unter denselben Bedingungen hergestellten 
EInzelverbindungen. 
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PatentansprQche: 

1) Mischkristall aus C.I. Pigment Red 170 und einer Oder mehrerer 
Verbindungen der Formel (1 ) 




worin 

X die Bedeutung F, CI, Br, Methyl Oder Nitro hat. 

2) Mischkristall gemaU Anspruch 1 , der zwischen 0,1 und 99,9 Gew.-% an C.I. 
Pigment Red 170 und zwischen 99,9 und 0,1 Gew.-% an mindestens einer 
Verbindung der Formel (1 ) enthSlt. 

3) Mischkristall gemSR Anspruch 1 Oder 2, der zwischen 1 und 99 Gew.-%, an 
C.I. Pigment Red 170 und zwischen 99 und 1 Gew.-% an mindestens einer 
Verbindung der Fonnel (1 ) enthait. 

4) Mischkristall gemSIS Anspruch 1 Oder 2, der zwischen 80 und 99 Gew.-%, 
an C.I. Pigment Red 170 und zwischen 20 und 1 Gew.-%, an mindestens einer 
Verbindung der Formel (1) enthdit. 
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5) Bindrer Mischkristall gemiH mindestens einem der AnsprQche 1 bis 4 aus 
C.I. Pigment Red 170 und einer Verblndung der Formel (1) mit X = CI Oder X = 
Methyl. 



5 6) Mischkristall nach mindestens einem der AnsprQche 1 bis 5, dadurch 
gekennzeichnet, dass er Isotyp zur alpha-Phase von C.l. Pigment Red 170 1st. 

7) Mischkristall nach mindestens einem der AnsprQche 1 bis 5, dadurch 
gekennzeichnet, dass er isotyp zur beta-Phase von C.l. Pigment Red 170 ist. 

0 

8) Mischkristall nach mindestens einem der AnsprQche 1 bis 5, dadurch 
gekennzeichnet, dass er Isotyp zur gamma-Phase von C.l. Pigment Red 170 Ist. 

9) Verfahren zur Herstellung von Mischkristallen nach einem oder mehreren 
5 der AnsprQche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass ein Gemisch aus 

diazotiertem 

4-Amino-1-benzolcarbonsaureamid und mindestens einem diazotierten Amin der 
Formel (2) 

CONH2 




NH2 

mIt einer Verblndung der Formel (3) gekuppelt wird 
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10) Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass 4-Amino-1- 
benzolcarbonsaureamid und mindestens ein Amin der Formel (2) gemlscht und 
gemeinsam diazotiert, Oder separat diazotiert und anschlieflend die 
Diazoniumsaize gemischt werden. 

5 

1 1 ) Verfahren zur Herstellung von Mischkristallen nach einem Oder mehreren 
der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass mindestens ein diazotiertes 
Amin der Formel (2) 

CONH2 




NH2 

10 

mit einer Verbindung der Formel (3) 




15 in Gegenwart von C.I.Pigment Red 170 gekuppelt wird. 

12) Verfahren zur Herstellung von Mischkristallen nach einem oder mehreren 
der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzelchnet, dass diazotiertes 4-Amino*1- 
benzolcarbonsSureamid mit einer Verbindung der Formel (3) 

20 
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in Gegenwart mindestens einer Verbindung der Formel (1) 




5 gekuppelt wird. 

13) Verfahren zur Herstellung von Mischkristallen nach elnem Oder mehreren 
der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass C.I. Pigment Red 170 und 
mindestens eine Verbindung der Formel (1 ) miteinander gemischt und mindestens 

10 einem der Behandlungsschritte Knetung, Mahlung, Umkristallisation, Erwarmen in 
Wasser und/oder in Ldsungsmittel, gegebenenfalls unter Druck, unterzogen 
werden. 

14) Verfahren nach einem Oder mehreren der Anspruche 9 bis 13, dadurch 
15 gekennzeichnet, dass mindestens einer der Verfahrensschritte in einem 

Mikroreaktor durchgefuhrt wird. 

15) Verwendung von Mischkristallen nach einem Oder mehreren der AnsprQche 
1 bis 8 zum Pigmentieren von hochmolekuiaren organischen Materialien 

20 natUrlicher Oder synthetischer Herkunft. 

16) Verwendung nach Anspruch 15, zum Pigmentieren von Kunststoffen, 
Harzen, Lacken, Anstrichfarben oder elektrophotographischen Tonern und 
Entwicklern, Tinten, Druckfarben, Farbfiltern und Saatgut. 
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17) Verwendung nach Anspruch 15 Oder 16 zum Pigmentieren von 
Automobillacken. 
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